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論文内容要旨
極域下部成層圏におけるオゾンホールの形成には、極成層圏雲 (PolarStratospheric Cloud: 
PSC) とよばれるエアロゾル表面上で、の不均一反応とともに、脱窒とよばれるPSCの重力沈降が大
きく寄与している。しかしながら、 PSCの生成過程や、脱窒による成層圏オゾン破壊への寄与など
について、完全な理解には至っていない。オゾン破壊物質の放出規制によって、大気中の塩素量は
減少に転じ始めたとみられているが、現時点で成層圏オゾン量が回復に向かったとの統計的に確実
な報告は無く、今後温室効果気体の増加に伴う成層圏の寒冷化による、さらなるオゾン破壊の危険
性も示唆されている。成層圏オゾンとその光化学反応に関連する大気微量成分の化学過程、 PSC の
生成過程など、将来予測に向けた素過程の精微化が要求されるようになってきている。オゾン破壊
に関連した大気微量成分 (03、 HN03、 N20、 HCl、 CION02、 HF etc)の気柱全量および高度分布
の季節変動と、 PSC の生成過程との関係を明らかにすることを目的に、 2007 年南極昭和基地
(69.00 S, 39.60 E) において、第48 次南極地域観測隊による高分解能フーリエ変換赤外分光計
(FTIR) 観測、およびOpticalParticle Counter (OPC) ゾンデ、低分解能FTIR、 MicroPulse Lidar 
(MPL) によるPSC 観測を実施した。これまでPSC の組成と大気微量成分の変動は衛星観測によ
っておこなわれてきたが、地上から同時に観測するのは世界初の試みである。
FTIRは太陽を光源とし、大気微量成分がそれぞれ異なった波長で赤外線を吸収するその吸収量
を測定することで、その存在量(気柱全量)を求められる。また、観測した吸収スペクトルの吸収
線形から、その存在量の鉛直分布を導出することも可能である。 FTIRによる観測は、人工衛星に
よるLimb観測や太陽掩蔽観測に比べて高度分解能は劣るが、水平分解能が高く、 PSCが非一様な
場合などの局所的な観測に適している。昭和基地は、オゾンホールが生成される7月後半から太陽
光を用いた観測が可能となる利点を有する。今回、 2007年2月から、 2008年1月までの1年間の越冬
期間中、のべ87 日間の分光観測データを得ることに成功した。
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NIWA と NCAR、 Woolongong 大によって開 40 
発されたSFIT2 プログラムを使用して、 FTIR
観測によって得られた分光観測データから大気
微量成分の高度分布および気柱全量を導出した。 三
図 1 に導出したオゾンの高度分布の例を示す。
Aura-MLS データとの比較および人工衛星デ
ータ (ILAS-II ， HALOE) と WACCM大気モテ守ル
の異なる初期高度プロファイノレをそれぞれ用い
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図 1 : 2007 年 10 月 19 日の、 FTIR(a priori: 
lLAS-II)( 黒)、 FTIR(a priori: WACCM)( 縁)、
MLS(赤)、 ECC ゾンデ(青)による 03 の高度分布の
例。 初期高度パラメータを点線であらわす。
た結果の比較による検証によって、 03、 HN03 ，
N20 、 HClの高度分布について観測データの情
報をじゅうぶんに反映しており、高度15'"'-'20km
(N20 は 10'"'-'20km) での季節変動解析に利用
できることを示した。 03、 HN03、 N20 、 HCl、
CION02、 HFの気柱全量について、 Aura-MLS 、 ACE-FTS データとの比較で誤差範囲内で一致し、
季節変動解析に利用できることを示した。
検証した高度分布データを用いて、 2007 年南極昭和基地上空におけるPSCの組成と脱窒量および
気温履歴について、特徴的な4 日間のPSCイベントおよび1 日のnon-PSCイベントにおける事例解
析を行った。 昭和基地MicroPulse Lidar、 OPCゾンデ観測を用いて導出したPSCの存在高度、お
よびEqinox-55 型低分解能FTIRを用いて判別したPSCの組成に加えて、 CALIPSO衛星搭載ライダ
ーの後方散乱係数より求めたPSCの組成データも利用し、 FTIR観測時における昭和基地上空の
PSCの組成と高度について情報を得た。 N20は、下部成層圏においては光解離反応よりも輸送によ
る時定数のほうが長いため、トレーサーとして用いることができる。脱窒の起きていない期間であ
る4 月と 5 月の平均値から求めたリファレンスカーブからの増減をみることによって、 HN03濃度
減少の力学的な要因を除去し、正確な脱窒量
を見積もることができる。 NitricAcid Tri-
hydrate (NAT) やNitricAcid Dehydrate 
(NAD) ，とし、ったHN03 を取り込んだ粒子を
多く含むPSC が観測されたときには、リトリ
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図 2 : 2007 年 4 月 -10 月、昭和基地上空高度 18
-20 km における粒跡線解析によって求めた過
去 36 時間の最低気温と、ム HN03 の関係
22 • 
ーパルによるHN03 濃度もその高度でリフ
ァレンス値から著しく減少していたが、たと
えPSC が存在していてもSupercooled 
Ternary Solution (STS) のようなNAT 粒子
をあまり含まないPSC のHN03 濃度の減少
量は小さかった。 ICE-PSC においても、
HN03 の減少が観測された。 すでに脱窒が起
きたあとでICE-PSC が形成されたか、 NAT
粒子を形成しHN03を取り込んだのちに
ICE-PSC へと成長した可能性がある 。 NAT やNAD、 ICE といった粒子を含むPSC が観測され
たときには、 TrCE 以下という低温を経験していることがわかった(図2)。 また、極夜が明けてまも
ない7 月下旬から8 月初旬にかけて、 HN03 の減少量やPSC の組成に関わらず、 HCl は90%以上
減少していた。 極夜中のPSC の生成に伴って、不均一反応が生じていたことが推測できる。
03、 HN03、 HClの高度分布、 CION02の気柱全量およびMLSのCIOデータと、 MPL観測による
PSC高度分布を用いて、 2007年南極昭和基地上空におけるオゾンホールと成層圏大気微量成分の季
節変動を定量的に示した(図3)0 PSCが見られなくなった時期と CIOの減少、 HClの増加が始まる
時期が一致し、同時にCION02気柱全量の一時的な増加が見られた。 PSCの存在期間中は、不均一
反応によって塩素化合物のリザーバーへの変換が抑制されていることが推測され、 PSC消失闘温度
(TNAT) より高い気温下でCIOからHClへの変換がおこなわれていることを示した。昭和基地上空高
度18， 20， 22 kmのCIOの季節変動を比較すると、高度18km、 20kmで、はPSC消失以降CIOの積算
量に増加は見られなかったが、高度22km では0.01 ppbv/day程度の積算量の増加がみられた。 こ
れは、高度22kmで、はPSC消失以降も CIOが残存していることを示しており、オゾン破壊が継続さ
れている可能性を示唆している。 FTIRによって観測された10月の一ヶ月間の03の減少量は、高度
20kmで、は 10 ppbvで、あったのに対して高度20km、 18kmで、は 1 ppbvlこ満たなかった。 すなわち
高度22kmで、は、 PSC消失以降も CIOが存在し続け、オゾン破壊が継続していたことがわかった。
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図 3: 高度 18， 20， 22 km における各大気微量成分 CCION02 は気柱全量)の季節
変動。渦位解析により極渦の外側を観測している期間には影をつけて示した。
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塩素化合物の不活性化過程において、 CION02 と HClの分配比はオゾン濃度依存することが知られ
ており、オゾンの残存している高度22kmで、は、 HCl分配比が小さいため、脱窒による窒素系化合
物の減少にともなう CION02への不活性化の抑制が生じたと考えられる。一方、オゾンがほとんど
失われている高度では、 HClへの分配比が高く、すみやかに活性塩素がリザーバーに変換されたた
め脱窒による影響は少なかったといえる。
オゾン破壊が顕著な近年の南極では、低気温を長期間または広範囲に維持することにより PSCが
存在し続けると、オゾン破壊が拡大し、将来オゾン破壊量が減少し始めたときには、 PSCの存在期
間に加えて、脱窒による塩素化合物の不活性化過程の抑制が、オゾン破壊を長期化させる可能性が
あることが示唆される。今回観測したデータおよび示した季節変動、およびPSCの組成に加え、昭
和基地FTIR観測データを継続取得によってオゾンホールの監視、衛星データの検証、将来のオゾ
ンホール予測モデ、ルの高精度化への貢献が期待で、きる。
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論文審査結果の要旨
1980 年代の日・英の科学者による南極オゾンホールの発見以来、モントリオール議定書による人為起源の特定フ
ロン類の放出規制が国際的に進めらてきた。そのおかげで、オゾン層を破壊するもととなる塩素化合物の大気中の
濃度は 2000 年頃をピークに減少に転じたが、統計的にみて有意にオゾンホールの規模が回復に転じたとしづ報告
はまだない。その背景には、オゾン破壊の引き金をひく極成層圏雲(目C) の特性や、オゾン破壊に至る反応の詳
細を我々がまだ十分に理解していないことがあげられる。
本研究は、南榔召和基地における 2007 年の越冬観視l朗問中に、フーリエ変換赤外分光計を用いて行った大気微
量成分やPSC の観測により、オゾンホールの形成と消滅に至る期間の大気微量成分やオゾン量の変動を解析してま
とめたもので、全編6 章よりなる。
第 l 章は序論であり、本研究の背景、および本研究の目的について述べている。
第 2 章は、本研究で行った観測、及ひ鳴勃庁手法にっし、て述べている。まず最初に、本研究で観測を行った昭和基
地における観測の概要と利点を述べ、次に高分解能フーリエ変換赤外分光計(円IR) を用いた大気微量成分の観測
法について紹介している。さらに、円IR データの解析手法である SFIT2 による大気微量成分の高度分布・気柱全量
の導出法について述べ、昭和基地における他の機器による PSC観測の概要についても紹介している。また、データ
何時行う上で重要な手法である極摘内外の判定法や、昨訓練解析についても述べている。この昭和基地における
円IR観測は、世荊切こみても貴重な観測となっており、本研究の重要性を紹介している。
第 3 章は、本研究で行った解析における、大気微量成分の気柱全量・高度分布導出における精度を、導出された
各大気微量成分ごとに議論している。また、最終的に得られた値を、オゾンゾンデキ衛星センサーによる観測結果
と比較することにより、その精度の検証を行っている。本結果は、次章以下に続く議論に発展させていくための基
礎的情報を提倹するものであり、きわめて重要な知見を述べたものである。
第4 章は、昭和基地上空における PSC の出現と、それに引き続いて起こる、大気中から窒素酸化物が抜き取られ
るいわゆる“脱窒"現象について、 5 つの事例をもとに解析したものである。その結果、 PSC の種類により、脱窒
の様相が異なる現象を世界に先駆けて明らかとしたものであり、きわめて重要な内容を示したものである。
第 5 章は、今回の解析によって得られた昭和基地上空の大気微量成分の季節変動について、高度別、各大気成分
ごとに詳細に解析したものである。その結果、昭和基地上空 18. 20. 22 凶の高度で、オゾンホールの進行ととも
にオゾン (03) 、硝酸側03)、塩似t素 (HCl)、硝酸塩素 (CI0N02) 、一酸化塩素 (ClO)がそれぞれ変動してし、く様
子を、高度別に捉えることが出来た。この結果は、世界的に見ても新たないくつかの知見を提供するものである。
第6章は、本研究で新たに得られた知見について、結論としてまとめたものである。
以上を要するに、本論文は、昭和基地上空における 2007 年南極オゾ、ンホールの成長と崩壊に伴う各種大気微量
成分の変動の様子を、地上に設置した FTIR による観測とそのデータ解析から明らかにした。また同時に行われた
陀C の観測と併せて詳細に餌付ることにより、回C の種類による各種大気微量成分の変動の様子や脱窒の過程を、
世界に先駆けて明らかにした。以上の様に、本研究は環境問学、地球物理学、および大気科学の発展に資するとこ
ろが少なくなし、。
よって、本論文同専士(費号訴ヰ学)の学位論文として合格と認める。
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